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<§) Terpen-Copolymere 

© Es warden Co poly me re a us Terpenen ohne konjugierte 
Doppelbindungen und Vinyl- Verbindungen und/oder Dtear- 
bonaauren mrt einer C-C-DoppetoJndung aowte deren Deri- 
vate ala Comonomere beschrieben. Sie werden vorxiigswei- 
se In etner radlkalbchen Mas*e polymerisation bet einer 
Temperatur von 100 b» 200° C Innerhalb von 1 bis 10 
Stunden hergesteilt. Aufgrund der Abwesenheit von L6- 
Bungs- odor VerdGnnungsmltteln werden besonders reine 
Copoiymerisate emalteru Sie eignen etch Insbasondere als 
TacWfier. 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrifft Terpen-Copolymcrc, ihre Her- 
stellung durch radikalische Polymerisation sowie ihre 
Verwendung. 5 

Terpene werden ublicherwei&e kationisch homo- und 
copolymerisiert Typische Katalysatoren fur diese Poly- 
merisationen sind: 
Aluminiumtrichlorid, 

AJuminiumtrichlorid/AjitimontrichJorid-Geitnsche, jo 
EthylaluminiumdichloridWasser-Gemische, Kaolinlt 
oder f este Supersauren. 

Kationische Polymerisationen haben jedoch den gro- 
Ben Nachteil, daB sie bei niedrigen Temperaturen, in der 
Regel unter Kuhlung, durchgefiihrt werden mussen. 15 
Diese Verf ahrensweise ist in der Technik sehr aufwen- 
dig und kostenintensiv. 

Radik&Usche Homo- und Copolymerisationen rait 
Terpenen sind ebenfalls beschrieben: Eur. Polym. J, 24 
.(5),453-6,1988. 20 

Diese Reaktionen werden ausschliefilich als Losungs- 
polymerisationen, z. B. in Tetrahydrofuran, Benzol, Dio- 
xan oder Toluol, durchgefuhrt Diese teilweise giftigen 
und canoerogenen L5semittel mussen anschlieBend mit 
hohem technischen Aufwand entfemt werden. Eine 25 
Massepolymerisation wird nicht beschrieben. Es wird 
sogar ausdrucklich darauf hingewiesen (Eur. Polynx J, 
24 (5), 453— 6, 1988), daB eine Polymerisation ohne L6- 
semittel unvorteilhafterweise unter Explosionen ablauft 
und zu unloslichen und damit nicht verwertbaren Poly- 30 
meren fuhrt Wenn Hinweise auf eine Copolymerisation 
in Masse da sind, so betreffen sie Monomere, die leicht 
radikalisch homopolymerisierbar sind 

Auf gabe der Erfindung ist es, eln Verfahren zu finden, 
das die genannten Nachteile der kationischen Polymeri- 39 
sation und der radikalischen Ldsungspolymerisation 
. nicht aufweist und zu branch baren Produkten fuhrt 

Die erfindungsgem&Be Ldsung besteht in der Bereit- 
stellung von Terpen-Copolymeren aus A) Terpenen oh- 
ne konjugierte Doppelbindung und B) Vinyl- Verbindun- 40 
gen und/oder Dicarbonsauren mit einer C—C- Doppel- 
bindung als Comonomere. 

Als Terpene werden beisplelhaft eingesetzt: a-Pinen, 
P-Pinen, Terpinolen, Limonen (DipentenX P-Terpinen, 
Y-Terpinen, a-Thujen, Sabinen, A 3 -Caren, Camphen, 45 
p-Cadinen, p-Caryophyllen, Cedren, a-Bisalbon, p-Bisal- 
bon. y-Bisalbon. Zingiberen, Humulen, (a-Caryophyl- 
lenX a-CitronelloI, Linalool GeranioL NeroL Ipsenol, 
ct-Terpineol, D-Terpinenol-{4), Dihydrocarveol, Neroli- 
doi, Farnesol, a-Eudesmol, p-Eudesmol, Citral, D-Chro- so 
nellal, Carvon, D-Pulegon, Piperiton, Carvenon, Bisabo- 
len, P-Selinen, a-Santaien, Vitamin A, Abietinsaure und 
Gemische dieser Verbindungen. 

Bevorzugt sind Terpene mit internen Doppelbindun- 
gen, insbesondere a-Pinen, Geraniol, Nerol, Citral und 55 
CitronellaL Von den Terpenen mit endstandiger Dop- 
pelbindung seien Limonen/Dipenten, p-Pinen, Camphen 
und Linalool hervorgehoben. 

Als Comonomere werden Vinylmonomere und/oder 
Dicarbonsauren ink einer C— ODoppelbindung sowie eo 
deren Derivate eingesetzt, wobei die Dicarbonsauren 
und deren Derivate bevorzugt sind Als konkrete Bei- 
spiele seien genannt: 

Maleinsaureanhydrid Maleinsaure und ihre Sake, Mal- 
einsaurehalbester und Diester, Fumarsaure sowie ihre 65 
Salze, Halbester und Diester, Acrylsaure und ihre Salze, 
Acrylsaureester, Methacrylsaure und ihre Salze, Itacon- 
saure und ihre Salze, Itacons&ureester, Crotonsaure und 
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ihre Salze, Crotonsaureester, Acrolein, Acrylnitril, VI- 
nylacetat, Vinylether, Styrol, Vmylchlorid, Vinyliden- 
chlorid sowie Gemische dieser Verbindungen. Bei den 
Derivaten handelt es sich also vornehralich um Anhy- 
dride, Ester und Salze. Die Alkoholreste der genannten 
Ester kdnnen sowohl kurzkettig (Methyl, Ethyl etc.) als 
auch langkettig (C12-, Ci 6 % Gs-fettester) aufgebaut sein. 
Bei den Salzen handelt es sich um Ammonium- und 
Alkali-Satze. 

Vorzugsweise werden Dicarbonsauren mit einer 
C— C-Doppelbindung und deren Derivate eingesetzt, 
insbesondere Maleinsaure sowie deren Derivate. 

Das molare VerhSltnis von Terpen und Comonome- 
ren kann in weiten Bereichen variieren. Im allgemeinen 
liegt es im Bereich von 100 : 10 bis 100 ; 900, insbesonde- 
re von 100 : 60 bis 100 : 12a 

Die Polymerisation erfolgt radikafisch, vorzugsweise 
ohne Losungsmittel, also in Masse. Unter Losungsmittel 
sind organische Flussigkeiten zu verstehen, die das Ter- 
pen-Copolymere oder die Comonomeren bzw. Mono- 
mcren bei Raumtemperatur zu losen vermBgen. 

Als Radikalinitiatoren werden Azoverbindungen und 
vor allem organische Peroxide eingesetzt Konkrete 
Stoffklassen und Verbindungen sind: Diacyiperoxide, 
z. B. Dibenzoylperoxid und Laurylperoxid, Peroxidcar- 
bonate, Z.B. Di-n-butyi-peroxycticarbonat, Alkylpere- 
ster, z. B. Butylperbenzoat und Tertiar-butyl-per-2-et- 
hylhexanoat, Dialkylperoxide, z. B. Di-t-butylperoxid, 
Alkylhydroperoxide, z. B. Cumomydroperoxid und t-Bu- 
tylhydroperoxid, Azoverbindungen, z. B. Azobis(isobu- 
tyronitril) und Azobis(ethyli5obutyrat) sowie Gemische 
dieser Verbindungen. 

Das Polymerisadonsverf ahren kann z. B, nach folgen- 
den Varianten durchgefuhrt werden: 

a) Das/Die Terpen(e) sowie gegebenenfalls ein Teil 
des/der Comonomeren werden im Reaktionsgefftfi 
vorgelegt und das/die Comonomere(n) bzw. der 
resdiche Anteil des/der Comonomeren sowie der/ 
die Radikalinitiator(en) zudosierL 

b) Das/Die Comonomer(e) wird/werden vorgelegt 
und das/die Terpen(e) und der/die Radikfllinitia- 
tor(en) zudosiert 

c) Das/Die Terpen(e) und das/die Comonomere) 
werden gemeinsam vorgelegt und der/die Radikal- 
initiator(en) zudosiert 

Das Verfahren a) wird bevorzugt, wobei das Como- 
nomere mit dem Initiator in dem Mafie zu dem Terpen 
zugegeben wird, wie es in dem Copolymeren loslich ist 

Die Reaktionszeit (*= Zudosierzeit) liegt im Bereich 
von 1 bis 10 Stunden; gegebenenfalls kann noch 1 bis 
20 Stunden eine Nachreaktion durchgef uhrt werden. 

Die Reakdonstemperatur liegt im Bereich von 100 bis 
200° C, bevorzugt bei 120 bis 170°C 

Das ReakdonsgefaB ist in der einf achsten Ausf Qhrung 
ein Glaskolben mit RQckfluBbehalter und Tropftrichter ; 
je nach Monomer kann eine Durchf Qhrung im Druckau- 
toklaven erforderlich sein. 

Die Konzentrauon der Terpene, Comonomeren und 
des Radikalinitiators k6nnen in breitem Umfang variiert 
werden. Die Inidatorkonzentration liegt bevorzugt im 
Bereich von 1 bis 10 Gew.-<H>,besonders bevorzugt bei 2 
bis5Gew.-<K>. 

Da das Terpen bei der Polymerisation praktisch voll- 
standig umgesetzt wird, zeichnen sich die erfindungsge- 
maSen Copolymerisate dadurch aus, daB sie unmittelbar 
nach der Copolymerisation weniger als 20 Gew.-%, ins- 
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besondere weniger als 10 Gew.-% an nicht urogesetz- 
tem Terpen enthalten. Der Gehait an nicht umgesetz- 
tem Terpen wird gaschromatographisch bestimmt 

Die erfindungsgemaB hergestellten Copolymensate 
kfcnnen als Tackifier in KJebstoffen (2. R als Dispergier- 5 
hilfsmittel), in Lacken sowie als Dnickfarbenbindemit- 
tei, Textilschlichteraittel, Builder und Harter Verwen- 
dung finden. Copolymere mit Estern, die einen langer- 
kettigen Aikoholrest gebunden haben, sind zur Hydro- 
phobierung, z. B. von Scfauh- und Bekleidungsleder, ge- 10 

e *?ie^Erfindung wird anhand folgender Beispiele erlau- 
tert: 
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Beispiel 1 

136 g (o 1,0 Mol) a-Pinen und 19,6 g (« 0,2 Mol) 
Maieinsaureanhydrid werden in einem Reaktionskoiben 
(mit Rflhrer, RuckfluBkuhler und zwei Tropftricbtern) 
vorgelegt Der Inhak des Kolbens wird auf 150*C er- 
bitzt und Qber 4 Stunden parallel weitere 78,4 g (= 0,8 
Mol) Maieinsaureanhydrid und 11,7 g Tertiarbutyiper- 
benzoat und Rflhren zugetropft Aufgrund der exother- 
men Reaktion stellt sich eine Innentemperatur von 
168°C ein. Die freigesetzte Warmemenge wird durch 
Siedekuhlung des a-Pinens abgefQhrt Schon nach ca. 
30 min Reaktionszeit ist die Coporymerbildung zu beob- 
achten; nach 4 Stunden enthalt der Kolben ein hochvis- 
koses Copolymer, das nur noch geringe Mengen nicht 
umgesetztes a-Pinen enthalt Zur Nachreaktion wird 
noch fur weitere 2 Stunden erhitzt Das Produkt ist rot- 
gelb geffirbt und in Aceton und in Tetrahydrofuran 16s- 
lich. Eine gelpenneationschromatographische Analyse 
(GPC) ergibt einen a-Pinen-Restgehalt von 12£<Vb und 
ein unimodales Copolymer mit mittleren Molmassen 
von 600 (Zahlenmittel) und 1400 (Gewichtsmittel). Das 
Festprodukt hat einen Sinterbereich von 172 bis 180°C 
und einen Schmeizpunkt von 192° C (Bestimmung auf 
der Kofler- Bank). 

Beispiel 2 

Der Versuch in Beispiel 1 wurde in einem vergroBer- 
ten Reaktionsansatz wiederholt Insgesamt werden 
612 g (= 4,5 Mol) a-Pinen und 441 g (« 4,5 MoO Mai- 
einsaureanhydrid mit 52J5 Radikalinitiator Tertiarbutyl- 
perbenzoat umgesetzt Das Produkt hat laut GPC Mol- 
massen von 600 (Zahlenmittel) und 1 100 (Gewichtsmit- 
tel). Der Restmonomergehait betragt 7%. Durch Anle- 
gen von Vakuum (12mbar) und durch Erhitzen auf 
200° C kann der Restmonomergehait auf 3% gesenkt 
werden. Die Sinter- und Schmelzpunkte sind identisch 
mit Beispiel 1. 

Beispiel 3 

Der Versuch wurde wie in Beispiel 1 durchgefuhrt 
aber eine geringere Menge an Maleuisaureanhydrid an- 
geboten: 136 g (=■ ljO Mol) a-Pinen werden mit 49 g (~ 
0,5 Mol) Maieinsaureanhydrid zur Reaktion gebracht 
Nach der Gesamtreaktionszeit von 6 Stunden verblei- 
ben 72A g nicht abreagiertes a-Pinen. Es bilden sich 
112 g Copolymer mit einem a-Pinen/Maleinsaureanh- 
ydrid-Verhaltnis von 1 : 1,09. Das Produkt hat laut GPC 
Molmassen von 600 (Zahlenmittel) und 1500 (Gewichts- 
mittel). Der Sinterbereich liegt bei 140 bis 155 P C der 
Schmeizpunkt bei 190°C 



Der Versuch wurde wie in Beispiel 1 durchgefilhrt, 
aber eine grofiere Menge an Maieinsaureanhydrid an- 
geboten: 136 g (<=» 1,0 Mol) a-Pinen werden mit 147 g 
(« 1,5 Mol) Maieinsaureanhydrid zur Reaktion ge- 
bracht Nach der Gesamtreaktionszeit von 6 Stunden 
hat sich ein hartes, bruchiges Copolymerisat gebildet 
Das Produkt hat laut GPC Molmassen von 650 (Zahlen- 
mittel) und 1400 (Gewichtsmittel). Der Sinterbereich 
liegt bei 150 bis 160°Cder Schmeizpunkt bei 180°C 

Beispiel 5 

15 Der Versuch wurde wie In Beispiel 1 durchgeftlhrt, 
aber mit veranderten Reaktionszeiten. 136 g («= 1,0 
Mol) a-Pinen werden mit 49 g (~ 0,5 Mol) Maieinsaure- 
anhydrid zur Reaktion gebracht Die Zutropfzeit wurde 
auf 7 Stunden verlangert, die Nachreaktionszeit auf 
20 16 Stunden. 66J5 g a-Pinen reagieren nicht ab und wer- 
den nach der Reaktion wieder ziirflckgewonnen. Es bil- 
den sich 116 g Copolymer mit dem Verhfiltnis a-Pinen/ 
Maieinsaureanhydrid von 1 : 0,98. Die Molmassen be- 
tragen 650 (Zahlenmittel) und 1200 (Gewichtsmittel). 
25 Der Sinterbereich Uegt bei 140 bis 150°C, der Schmeiz- 
punkt bei 180° C 

Beispiel 6 

30 Der Versuch wurde wie in Beispiel 1 durchgefuhrt, 
aber mit der Terpenverbindung 0-Pinen. Bei der 
1 : 1-Copolymerisation mit Maieinsaureanhydrid ent- 
steht ein bruchiges Festprodukt mit den Molmassen 
1000 (Ma) und 3800 (Mo). Der Sinterbereich Uegt bei 
35 i40bisl50 Q CderSchmelzpunktbeilS0 o a 

Beispiel 7 

Der Versuch wurde wie in Beispiel 6 durchgefuhrt, 
40 aber mit einem Verhaltnis von (*-Pinen zu Maieinsaure- 
anhydrid von 1 : 14.Es entsteht ein Copolymer mh den 
Molmassen 950 (Ma) und 3300 (Mo). Der Sinterbereich 
liegt bei 140 bis 160° C, der Schmeizpunkt bei 170°C 
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Beispiel 8 

Der Versuch wurde wie in Beispiel 1 durchgefuhrt 
aber mit der Terpenverbindung Myrcen. Es entsteht ein 
Copolymer mit den Molmassen 850 (M n ) und 9300 (Mg> 

Beispiel 9 

Der Versuch entspricht dem Ansatz von Beispiel 8, 
aber eine andere Verfahrensvariante wurde erprobt 

55 136 g <« 1,0 Mol) Myrcen und 98 g (« 1,0 MoJ) Maiein- 
saureanhydrid wurden vorgelegt, auf 160°C erhitzt und 
der Radikalinitiator Tertiarbutylperbenzoat (113 g) 
wahrend 4 Stunden zugetropft AnschlieBend wurde 
2 Stunden nachreagiert Es entsteht ein Copolymer mit 

eo den Molmassen 600 (Mo) und 2300 (Mo). Der Sinterbe- 
reich liegt bei 40 bis 50° Q der Schmeizpunkt bei80°C 

Beispiel 10 

65 Der Versuch entspricht dem Ansatz von Beispiel 8, 
aber eine weitere Verfahrensvariante wurde erprobt 
98 g (= 1,0 Mol) Maieinsaureanhydrid wurden bei ca. 
160°C vorgelegt und ein Gemisch aus 136 g(= 1,0 Mol) 
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Myrcen und ll,8g Teru^butyLperbenzoat zugetropft 
Das Copolymer hat Molmassen von 600 (Mn) und 2600 
(Mg> Der Sinterbereich iiegt bei 30 bis 50°C, der 
Schmelzpunkt bei ca. 60° G 

5 

Beispiel 11 

Der Versuch wurde wie in Beispiel 1 durchgefuhrt, 
aber als Comonomer Acrylsaure eingesetrL 136 g (= 
1,0 Mol) und 72 g («- 1,0 Mol) Acrylsaure wurden bei to 
140 Q C mit dem Radikalinitiator Tcrtiarbutylper-2-etfayl- 
hexanoat zur Reaktion gebracbt Nach der Reaktion 
verbleiben 50£ g nicht abreagiertes a-Pinen. Das Mol- 
verhaltnis von o-Pinen zu Acrylsaure im Copolymeren 
betragt 1 : 1,6. Das Copolymer hat Molmassen von 800 15 
(Mo) und 3400 (MgX Der Sinterbereich liegt bei 120 bis 
130° C, der Schmelzpunkt bei 180°CL 

Beispiel 12 

Der Versuch wurde wie in Beispiel 1 1 durchgefuhrt, 
aber eine grttBere Menge a-Pinen angeboten: 272 g (- 
2,0 Mol) a-Pinen wurden mit 72 g ( - 1,0 Mol) Acrylsau- 
re zur Reaktion gebracht Nach der Reaktion von 
4 Stunden (+2 Stunden Nach reaktion) bei 140° C ver- 
blieben 205 g nicht abreagiertes a-Pinen. Das Mohver- 
haltnis von a-Pinen zu Acrylsaure ira Copolymeren be- 
tragt 1 :2,0. Das Copolymer hat Molmassen von 1000 
(Mn) und 3000 (Mg> Der Sinterbereich liegt bei 120 bis 
130° Q der Schmelzbereich bei 150 bis 160° C 30 

Beispiel 13 

Der Versuch wurde wie in Beispiel 1 1 durchgef uhrt, 
aber als Initiator 5 Gew.-<M> Terti&rbutylperbenzoat ein- 35 
gesetzt Es bildet sich em Copolymer mit Molmassen 
von 950 (Mn) und 3800 (Mo). Der Sinterbereich liegt bei 
120 bis 130^ der Schmelzpunkt bei 150 bis 160° C 

Beispiel 14 40 

Der Versuch wurde wie in Beispiel 1 1 durchgefuhrt, 
. aber bei einer verringerten Reaktionstemperatur von 
130°G Nach der Reaktion verbleiben 116 g nicht rea- 
giertes a-Pinen. Das Copolymer hat Molmassen von 850 4s 
(Mn) und 2500 (Mo> Der Sinterbereich liegt bei 120 bis 
lSO^C, der Schmelzpunkt bei 150°C 

Beispiel 15 

50 

Der Versuch wurde wie in Beispiel 1 durchgefuhrt, 
aber mit der Terpenverbindung Limonen. Es bildet sich 
. ein Copolymer mit Molmassen von 750 (M n ) und 2300 
(Mo). 

55 

Beispiel 16 

Der Versuch wurde wie in Beispiel I durchgefuhrt, 
• aber mit dem Comonomeren Methacrylsaure (86,1 g 
ljO Mol). Es verbleiben 38.7 g nicht abreagiertes ct-Pi- eo 
nen. Das MolverhaJtnis von a-Pinen zu Methacrylsaure 
im Copolymeren betragt 1 : 1,4. Das Copolymer hat 
Molmassen von 750 (Mn) und 2000 (Mg> Der Sinterbe- 
reich liegt bei 130 bis 150°Q der Schmelzpunkt bei 
170°C 65 
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Beispiel 17 

Der Versuch wurde wie in Beispiel 1 durchgefuhrt, 
aber mit dem Comonomeren Methyimethacrylat 136 g 
(- 1,0 Mol) a-Pinen werden mit 100 g (» 1,0 Mol) Me- 
thyimethacrylat uragesetzt; als Radikalinitiator dienen 
1 13 g Tertiarbutylper-2-ethyihexanoat Nach 4 Stunden 
Reaktionszeit und 2 Stunden Nachreaktionszeit bei 
1 25° C verbleiben 87 g nicht umgesetztes Methyimetha- 
crylat. Das Molverhaltnis a-Pinen zu Methyimethacry- 
lat im Copolymeren betragt 1 : 2£. Das Copolymer hat 
Molmassen von 700 (M n ) und 2400 (Mg> Der Schmelz- 
bereich liegt bei 60 bis 70° C 

Beispiel 18 

Der Versuch wurde wie in Beispiel 1 durchgefuhrt, 
aber mit dem Comonomeren Lorol-Cs- lg-Acrylat 
(256 g - 1,0 Moll Es bildet sich eine polymere Flussig- 
20 keitDasGPCzefgteuienRestmonomergehaltvon24% 
an; die Molmassen betragen 700 (Mn) und 2800 (Mo). 

Beispiel 19 

25 Der Versuch wurde wie in Beispiel 1 durchgefuhrt, 
aber nut dem Comonomeren Lorol-C- le-Methacrylat 
(340 g » 1,0 MoI> Es bildet sich eine polymere viskose 
Flussigkeit Das GPC zeigt einen Restmonoraergehah 
von 1 9<fc an; die Mohnassen betragen 700 (Mn) und 2000 



PatentansprQche 

1. Copolyraere aus A) Terpenen ohne konjugierte 
Doppelbindungen und B) Vinyl- Verbirxdungen und/ 
oder Dicarbonsauren mit einer C— C-Doppeibin- 
dung so wie deren Derivate als Comonomer e. 
Z Copolymere nach Anspruch 1, gekennzeichnet 
durch Terpene mit interner Doppelbindung. 

3. Copolymere nach Anspruch 1 oder 2, gekenn- 
zeichnet durch Acrylsaure, Methacrylsaure und ins- 
besondere Maleinsaure sowie deren Derivate als 
Comonomere. 

4. Copolymere nach mindestens einem der Ansprfl- 
che 1 bis 3, gekennzeichnet durch weniger als 20, 
insbesondere weniger als 10 Gew.-<M>, an nicht um- 
gesetztem Terpen unmittelbar nach der Copolyme- 
risation. 

5. Copolymere nach mindestens einem der Ansprii- 
one 1 bis 4, gekennzeichnet durch das raolare Ver- 
hfiltnis von Terpenbaustein zu Copolymerbaustein 
von 100 : 10 bis 100 :900, 

6. Verfahren zur HersteUung der Copolymeren 
nach mindestens einem der Anspruch e 1 bis 5 durch 
radikalische Polymerisation, insbesondere mit or- 
ganischen Peroxiden als Radikalbfldner, und zwar 
in einer Konzentration von 1 bis 10 Gew. bezo- 
gen auf das Monomeren-Gemisch. 

7. Verfahren nach Anspruch 6, gekennzeichnet 
durch eine Reaktionstemperatur von 100 bis 200° C 

8. Verfahren nach Anspruch 6 oder 7, gekennzeich- 
net durch die Zugabe des Comonomeren mit dem 
Initiator zu dem Terpen, das einen Tefl des Como- 
nomeren erhalten kann, in dem Mafie, wie es in dem 
Terpen-Copolymeren loslich ist. 

9. Verfahren nach Anspruch 6, 7 oder 8, dadurch 
gekennzeichnet, dafl die Polymerisation in Masse 
durchgefuhrt wird, also ohne Zusatz eines L5sungs- 
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minds wfihrend der Polymerisation. 

10. Verwendung der Copolymeren nacfa mindestens 

einem der Ansprtichc 1 bis 5 als Tackifien 

5 
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